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近年 、大 型デ ィス プレ イや 携帯 電話 、カ ーナ ビゲ ーシ ョン など 平面 型デ ィ
スプレ イの 需要 の 増加に 伴い 、そ の 基盤的 部材 であ る 、蛍光 体の 生産 量 が増
加する とと もに 、 均一で 輝度 が高 く 、所望 の色 特性 を 有する 高品 位の 蛍 光体
の開発 への 強い 要 求があ る。 さら に は、塗 布性 能の 面 や原料 資源 の枯 渇 なら
びに価 格の 高騰 な どの背 景か ら、 粒 径が小 さく 、か つ 粒径分 布幅 の狭 い 結晶
製品へ の要 求が 高 まって いる 。  
 これ まで の蛍 光 体の製 造手 法と し ては、 固相 法や 沈 殿法が 主流 にな っ てい
るが、 前者 は得 ら れた蛍 光体 の形 状 や組成 が不 均一 で 、かつ 粒径 が大 き く、
粒径分 布が 広い 結 晶形態 とな り、 微 粒化の ため に粉 砕 の併用 を必 要と し てい
るのが 現状 であ る 。また 、粉 砕に よ る微小 化に は限 界 がある 。一 方、 沈 殿法
にして も、 晶析 工 学的見 地か ら希 望 の結晶 をビ ルド ア ップす る観 点が 不 足し
ていた 。  
 本論 文の 研究 は 、以上 の観 点を 踏 まえ、 化学 工学 的 手法、 特に 晶析 工 学の
概念を 駆使 する こ とによ り、 無機 蛍 光体結 晶の 蛍光 発 色の輝 度、 色特 性 を改
善する とと もに 、 所望の 微粒 特性 の 結晶を 液相 中で ビ ルドア ップ する 手 法に
関する もの であ る 。すな わち 、本 論 文では 、目 的に 合 致した 蛍光 色を 有 し、
かつ、 微小 な蛍 光 体結晶 を生 成す る 手法と して 反応 晶 析法に 着目 し、 そ の手
法を基 軸に した 新 規な蛍 光体 の創 製 法を確 立す るこ と を目標 とし てい る 。  
着想 の出 発点 は、 反応 晶析 法が 、液 ―液 反応 を通 して 、液 から 固相 への 転
移 (核生成 )を 進行 さ せ、希 望の 蛍光 体を 積み上 げる (結 晶成 長 )ビルド アッ ププ
ロセス であ るた め 、ブレ イク ダウ ン 法であ る既 往法 （ 固相法 およ び粉 砕 法の
合法） より も微 小 な粒子 径の 結晶 粉 末を得 やす いと 考 えた点 であ ると 判 断す
る。  
以上 、本 論文 では 、晶 析工 学的 見地 から 所望 の性 能を 有す る蛍 光体 の創 製
を液相 反応 晶析 系 で試み 、 2 種 類の 蛍光体 （青 色： ス トロン チウ ムク ロ ロア
パタイ ト、 赤色 ： ホウ酸 イッ トリ ウ ムガド リニ ウム 、 いずれ もユ ーロ ピ ウム
をドー プし たも の ）の蛍 光強 度、 色 特性、 粒度 、結 晶 純度を 所望 にす る ため
の操作 条件 につ い て、実 験的 検討 を 行い、 反応 晶析 工 学的見 地か ら目 的 の高
品位蛍 光体 を得 る ための 新規 な概 念 を明ら かに して い る。  
 
本論 文は 、以 下に 示す 全七 章よ り構 成さ れて いる 。以 下に 各章 の概 要と そ
の評価 を述 べる 。  
第一 章で は、 蛍光 体が 利用 され る分 野に つい て、 その 現状 を調 査す ると と
もに、 蛍光 体と し て要求 され る品 質 および 蛍光 体を 製 造する 上で の課 題 を明
らかに して いる 。 特に、 製造 法と 主 流にな って いる 粉 砕法と 併用 した 固 相法
および 液相 法に つ いて、 既往 研究 を 調査し 、そ れぞ れ の方法 の特 徴や 問 題点
を整理 し、 反応 晶 析法の 適用 可能 性 につい て考 察し て いる。  
様々 な蛍 光体 にも 対応 でき うる 反応 晶析 法の 利点 、さ らに 基本 的な 晶析 工
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学的な 結晶 生成 プ ロセス とし て反 応 場を考 慮す るこ と が大切 であ ると い う筆
者の考 えが 述べ ら れてお り、 本論 文 の戦略 を明 確に し ている 。  
第二 章で は、 対象 とす る蛍 光体 の蛍 光原 理お よび 色度 への 影響 因子 につ い
て既往 の学 問分 野 から考 察し 、そ れ に対す る考 え方 や 具体的 手法 を、 物 理学
と結晶 学を 中心 に 整理す るだ けで な く、結 晶作 製の 基 盤技術 とな る反 応 晶析
法にお ける 粒子 の 生成理 論に つい て 述べ、 晶析 工学 の 見地か ら微 小粒 子 化に
対する 概念 や具 体 的手法 も併 せて 論 ずるこ とに より 、 蛍光特 性お よび 粒 子特
性の両 者の 改善 を 行い得 るた めの 概 念を見 出し てい る 点は評 価で きる 。  
配位 子場 理論 と結 晶学 的群 論の 概念 から 蛍光 色度 の改 善に つい て、 また 、
核発生 機構 と結 晶 成長機 構の 概念 お よび DLVO 理論か ら結晶 微小 化お よ び凝
集阻止 につ いて 具 体的対 策を 述べ て おり、 本研 究の 課 題に対 する 解決 法 につ
ながる 重要 な考 え 方が明 示さ れて い ること は価 値が あ る。  
第三 章で は、 これ まで 反応 晶析 法の 適用 が不 可能 であ ると され てき たス ト
ロンチ ウム クロ ロ アパタ イト 結晶 を 水溶液 系で 反応 晶 析させ 、前 章の 戦 略に
基づい て、 基礎 的 な晶析 操作 条件 を 操作過 飽和 度お よ び過飽 和生 成機 構 を考
慮して 検討 して い る。反応 晶析 法の 適 用が不 可能 であ る とされ た原 因と し て、
副生成 物で ある ヒ ドロキ シア パタ イ トが生 成し 、こ れ が焼成 時に 分解 し て生
成した リン 酸三 ス トロン チウ ムが 紫 色に蛍 光す るた め である こと を見 出 し、
色度改 善の ため に クロロ アパ タイ ト が優先 的に 生成 す る条件 とし て、 過 飽和
制御が 重要 であ る ことを 示し たこ と は価値 ある 成果 と 認めら れる 。  
第四 章で は、 第三 章で 得ら れた 結果 ・考 察か ら生 まれ た仮 定か ら溶 媒を 変
更して 第三 章と 同 様に反 応晶 析実 験 を試み 、基 礎的 な 晶析操 作条 件（ 溶 媒、
pH、過剰 イオ ン添 加、焼 成温 度、 焼 成時間 ）の 再検 討 を行っ てい る。  
その 結果 、親 水性 溶媒 では ある が水 酸化 物イ オン を放 出し ない こと 、ま た
反応原 料成 分の 溶 解量が 大き いこ と から、 メタ ノー ル がクロ ロア パタ イ ト生
成 に 最 適 な 溶 媒 で あ る こ と を 見 出 し た 。 反 応 晶 析 で 得 ら れ る 結 晶 純 度 を ９
０％以 上ま で向 上 させ、 蛍光 体の 色 度特性 の改 善成 果 として のみ でな く 、反
応晶析 によ るク ロ ロアパ タイ ト生 成 に成功 した 成果 は 高く評 価で きる 。  
さら に、 反応 原料 であ る塩 化ス トロ ンチ ウム を事 前に 過剰 に添 加す るこ と
により 、操 作過 飽 和度を 安定 化さ せ た点は 、反 応晶 析 操作の 基盤 的手 法 とし
て興味 深い 。ま た 、焼成 によ って 生 成する 熱分 解物 の 低減に 第三 章の 成 果が
役立つ こと を詳 細 に示し た点 や、 焼 成条件 と結 晶特 性 ならび に蛍 光特 性 の関
連を見 出し た点 、 さらに は熱 分解 の 原因が 溶媒 変更 に よる熱 耐性 の低 減 によ
ること を示 した 点 も評価 でき る。  
第五 章で は、 第三 章お よび 第四 章の 結果 ・考 察を 受け て、 溶媒 に水 とメ タ
ノール の混 合溶 媒 を用い て反 応晶 析 実験を 行い 、溶 媒 の混合 比率 が結 晶 生成
物組成 や蛍 光特 性 に与え る影 響を 検 討して いる 。  
純メ タノ ール とメ タノ ール ／水 混合 溶媒 系に おい て、 晶析 操作 条件 と生 成
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結晶の 特性 の関 連 を定量 的に 示す と ともに 、最 適な 溶 媒混合 比率 を予 測 しう
る相関 式を 提出 し ている 点は 有用 な 成果で あり 評価 に 値する 。  
さら に、 混合 溶媒 系に おい て、 バリ ウム イオ ンを 混在 させ るこ とに より 、
蛍光特 性の 大き な 改善が 見ら れる 一 方、生 成不 純物 は 増加す ると いう 重 要な
事実を 明ら かに し ている 。  
第六 章に おい ては 、第 三章 から 五章 とは 色度 改善 戦略 の異 なる ホウ 酸イ ッ
トリウ ムガ ドリ ニ ウムに つい て、 第 二章で 立て た戦 略 に基づ き、 基礎 的 な晶
析操作 条件 （固 液 分離手 法、 pH、 pH 緩衝剤の 種類 、 過剰イ オン 添加 、 原料
添加手 法、 焼成 温 度、焼 成時 間） を 選定し 、反 応晶 析 実験を 行い 、操 作 条件
と生成 結晶 の品 質 および 蛍光 特性 の 関連を 検討 して い る。  
第三章 から 五章 と 同様の 理念・操 作に よって 不純 物生 成 を阻止 可能 であ り 、
広くそ の概 念を 用 いるこ とが 可能 で あるこ とを 示し て いる。 さら に、 不 純物
の含有 量を 抑制 し つつ微 細な 結晶 を 生成す る手 法の 構 築とし て反 応場 や 過飽
和の概 念を 念頭 に 置いた 操作 条件 設 定が有 効で ある こ とを示 して いる 。 以上
の成果 は、 単に 新 物質へ の反 応晶 析 の適用 有用 性を 示 しただ けで なく 、 第五
章まで の成 果を 実 証する 重要 な成 果 として 評価 でき る 。  
第七 章で は、 二種 類の 無機 蛍光 体に つい て個 別に 得ら れた 晶析 操作 条件 と
結晶特 性お よび 蛍 光特性 の関 連を 基 に、研 究成 果を 統 括して その オリ ジ ナル
な点を 結論 とし て まとめ 、蛍 光体 創 製のた めの 反応 晶 析法を 基盤 技術 に した
戦略と 、将 来展 望 を述べ てい る。  
 
 以上 述べ たよ う に、本 研究 の新 規 性・独 創性 は、 蛍 光特性 を改 善し た ナノ
微粒子 蛍光 体を 作 製する 技術 につ い て反応 晶析 法に 着 目し、 特に 反応 晶 析工
学の見 地か ら反 応 場や、 操作 過飽 和 度を念 頭に 入れ た 結晶の 高純 度化 お よび
蛍光色 純度 の改 善 を試み た点 であ る 。本論 文の 成果 は 、無機 蛍光 体の 機 能向
上に貢 献す るの み ならず 、所 望の 品 質の結 晶を 反応 晶 析生成 する 晶析 工 学分
野の新 展開 に寄 与 するも ので 、博 士 （工学 ）の 学位 を 授与す るの に値 す ると
認める 。  
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